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Miniature polymer electrolyte membrane fuel cell, used in microsystems, has a 
structure produced by a combination of thin film, microsystem etching and glass- 
silicon bonding technologies 



Patent Number: DE19914681 

Publication date: 2000-10-05 

Inventor(s): MEX LAURENT (DE); MUELLER JOERG (DE) 

Applicant(s):: MEX LAURENT (DE); MUELLER JOERG (DE) 

Requested Patent: q DE1 9 914681 

Application Number: DE19991014681 19990331 

Priority Number(s): DE19991014681 19990331 

IPC Classification: H01 M8/02 

EC Classification: H01M8/24B2 . H01M8/10B 

Equivalents: 



Abstract 



A microsystem polymer electrolyte membrane (PEM) fuel ceil is produced by a combination of thin film, microsystem 
etching and glass/silicon bonding technology. A microsystem PEM fuel cell comprises a complete fuel cell structure 
which is produced by a thin film process on porous membranes formed in a silicon substrate by a microsystem 
technology etching process, and which comprises a plasma polymerized membrane, two catalyst metal-doped porous 
graphite layers and elements for connecting the structure to parallel produced structures, the structure allowing spatially 
separate and uniform supply of fuel from both sides by means of a glass/silicon bonding technique. 
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Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 

(3) Polymer-Elektrolyt-Membran Brennstoffzelle in Mikrosystemtechnik 

@ Die Erfindung betrifft eine miniaturisierte PEM-(Poly- 
mer-Elektrolyt-Membran)-Brennstoffzelle in Mikrosy- 
stemtechnik, die mit Hilfe von Dunnschichtverfahren, ins- 
besondere der Plasmapolymerisation zur Herstellung der 
ionenleitenden Membran sowie von Plasma-CVD-Verfah- 
ren zur Erzeugung leitfahiger poroser und mit Katalysato- 
ren dotierten Kontaktschichten, vorzugsweise in einer Si- 
lizium-Glas-Technik aufgebaut wird. Diese Struktur eroff- 
net auch einfache Moglichkeiten zur Parallel- und Reihen- 
Verschaltung der Zellen sowie zur Brennstoff-Zu- und Ab- 
fuhr. 
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Beschreibung 

Die Erfindung betrifft eine miniaturisierte PEM-(Poly- 
mer-Elektrolyt-Membran)-Brennstoffzelle in Mikrosystem- 
technik, die mit Hilfe von Dunnschichtverfahren, insbeson- 5 
dere der Plasmapolymerisation zur Herstellung der ionenlei- 
tenden Membran sowie von Plasma-CVD-Verfahren zur Er- 
zeugung leitfahiger poroser und rnit Katalysatoren dotierter 
Kontaktschichten, vorzugsweise in einer Silizium-Glas- 
Technik aufgebaut wird. Eine solche Struktur erlaubt auf- 10 
grund der Kornpatibilitat mit ubLichen Mikrosysternen nicht 
nur prinzipiell eine Integration in solche Mikrosysteme, in- 
folge der hohen elektrischen und thermischen Leitfahigkeit 
des Siliziums sowie der erprobten, hermetisch dichten Ver- 
bindungstechnik von Silizium-Glas durch anodisches Bon- 15 
den und die Moglichkeit, Silizium durch trocken- und naB- 
chemische Verfahren kosteng tins tig, reproduzierbar und mit 
hoher Genauigkeit zu strukturieren und mit Dunnschichtver- 
fahxen zu kombinieren, eroffnet diese Technik auch eine ein- 
fache Moglichkeiten zur Parallel- und Reihen-Verschaltung 20 
sowie zur Brennstoff-Zu- und Abfuhr. 

Gegenwartig werden Brennstoffzellen, insbesondere 
PEM-Zellen, realisiert auf der Basis von Schichtstapeln aus 
der ionenleitenden Membran, eingebettet zwischen zwei mit 
Katalysatoren beschichteten porosen Graphitelektroden, die 25 
durch Bleche mit Kanalen zur Brennstoffzufuhr abgeschlos- 
sen werden. Wahrend auf diese Weise eine Reihenschaltung 
von Zellen mit nicht unerheblichem Material- und Montage- 
Aufwand moglich ist (US 5,858,569), ist eine Reihenschal- 
tung zwar grundsatzlich moglich und auch inzwischen reali- 30 
siert (z.B. DE4443 945C1, DE 195 02 391 CI), aller- 
dings ohne die moglichen technologischen Losungen inte- 
grierter Systeme etwa aus der Mikrosystemtechnik nutzen 
zu konnen. 

In dieser Erfindung werden die Vorteile der Mikrosystcm- 35 
technologie, einer Kombination von Silizium-Mikrostruktu- 
rierungstechniken, Dunnschichtverfahren, Glasatztechniken 
sowie der Aufbau- und Verbindungstechnik von Silizium- 
Glas- Verbindungen kombiniert, urn damit ein in einer Ebene 
liegcndcs, beliebig parallel und in Reihe verschaltbarcs 40 
Brennstoffzellensystem aufzubauen. 

Ein solches System, wie es beispielhaft in Abb. 1 darge- 
stelll ist besteht aus einern z. B. n-leitenden Siliziurnsubstrat 
1 mit einer durch Epitaxie oder Diffusion erzeugten p-leiten- 
den diinnen Deckschicht 2. Tm Bereich der Flache der 45 
Brennstoffzelle 3 ist das n-leitende Substrat z. B. durch eine 
naBchcmische richtungsbevorzugende Atze bis zur p-dotier- 
ten Schicht selekuv entfernt, die p-leitende Schicht ist dort 4 
durch entsprechende Atzverfahren poros gemacht. Auf die- 
ser Membran ist eine eben falls porose und wie anderswo be- 50 
schrieben mit Katalysatormetallen dotierte Graphitschicht 5, 
z. B. in einem Plasma-CVD-Verfahren zwischen Elektroden 
aus Katalysatormetall, abgeschieden. Die Membran 6 wird 
ebenfalls in einem plasmaunterstiitzten Verfahren, einem 
Plasmapolymersationsverfahren, durch Kopolymerisation 55 
aus z. B. einer teflon-artigen Matrix mit integrierten Ionen- 
leiterketten, z. B. Phophor- oder Schwefelsaure-Gruppen, 
abgeschieden. Daran schlieBt sich wiederum eine Schicht 
aus porosem mit Katalysatormetallen dotierten Graphit 7 an. 
Werden die untere Graphitschicht 5 sowie die Membran 6 60 
entsprechend Abb. 1 strukturiert, so iafit sich durch entspre- 
chende Strukturierung der oberen Graphitschicht 7 eine di- 
rekte Verschaltung der Zellen in Reihe erreichen. Zur Mini- 
mierung des Reihenwiderstandes werden die einzeln Zellen 
gemaB Abb. 2 vorzugsweise als schmale Steifen ausgefuhrt. 65 
AuBerdem konnen die nicht notwendigerweise porosen Be- 
reiche auBerhalb der aktiven Bereiche der Zelle mit zusatz- 
lichen Metallisierungen 8, in Dunnschichttechik realisiert, 
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versehen werden. 

Die Zufuhr der Brennstoffe erfolgt iiber Kapillaren 9 in 
Hohlraume 10, die in dem Silizium im thermischen Ausdeh- 
nungskoeffizienten angepaBte Glassubstrat 11 (Tempax, Py- 
rex) z. B. naBchemisch eingebracht werden. Die Glassub- 
strate werden z. B. durch anodisches Bonden auf das Sili- 
zium-Substrat hermedsch dicht angeschlossen. 

Aufgrund der hohen Warmeleitfahigkeit und geringen 
Warmekapazitat des Siliziums und der geringen Warmeiei- 
tung im Glas erreicht eine solche 2ielle schnell ihre Betriebs- 
temperatur, ohne daB ihre Umgebung wesentlich davon be- 
einfluBt wird. 

Patentanspriiche 

1. PEM-Brennstofrzelle in Mikrosystemtechnik, da- 
durch gekennzeichnet, daB auf mit Hilfe von Atzver- 
fahren der Mikrosystemtechnik erzeugten porosen 
Membranen in einem Siliziurnsubstrat mit Hilfe von 
Dunnschichtverfahren ein kompletter Zellaufbau von 
Brennstoffzellen realisiert wird, der eine plasmapoly- 
merisierte Membran sowie zwei mit Katalysatormetal- 
len dotierte porose Graphitschichten umfaBt, Elemente 
zur Verschaltung solcher parallel erzeugter Strukturen 
enthalt und mit Hilfe einer Glas- Silizium- Verbindungs- 
technik auch die raumlich getrennte und gleichmaBige 
Zufuhr der Brennstoffe von beiden Seiten her ermog- 
licht. 

2. PEM-Brennstoffzelle in Mikrosystemtechnik nach 
Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB die ionenlei- 
tende Polymermembran durch Co-Polymerisation von 
fluorcarbon-basierenden Prakursoren und ionenleiten- 
den Gruppen realisiert wird. 

3. PEM-Brennstoffzelle in Mikrosystemtechnik nach 
Anspruch 1 und 2, dadurch gekennzeichnet, daB daflir 
vorzugsweise Fluorathen und Vinylphosphon-Saure 
verwendet wird. 

4. PEM-Brennstoffzelle in Mikrosystemtechnik nach 
Anspruch 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB zur 
Herstellung der porosen doucrten Graphitschichten 
vorzugsweise eine Plasmaabscheidung im Regime der 
Gasphasenreaktionen zwischen mit Katalysatormetal- 
len bedecklen Platten erfolgt. 

5. PEM-Brennstoffzelle in Mikrosystemtechnik nach 
Anspruch 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB als Ka- 
talysatormetalle vorzugsweise Pt und Pt-Ru verwendet 
werden. 

6. PEM-Brennstoffzelle in Mikrosystemtechnik nach 
Anspruch 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, daB zur gal- 
vanischen Trennung der Einzelzellen in der Ebene ein 
pn-Obergang im Silizium verwendet wird. 

7. PEM-Brennstoffzelle in Mikrosystemtechnik nach 
Anspruch 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, daB dieser 
pn-Ubergang durch Epitaxie oder Diffusion erzeugt 
wird. 

8. PEM-Brennstoffzelle in Mikrosystemtechnik nach 
Anspruch 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, daB zur Er- 
zeugung der porosen leitfahigen Membran eine Siliziu- 
matzung genutzt wird. 

9. PEM-Brennstoffzelle in Mikrosystemtechnik nach 
Anspruch 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, daB zur Er- 
zeugung der diinnen Membran eine richtungsbevorzu- 
gende Atzung eingesetzt wird, die am pn-Ubergang 
stoppt. 

10. PEM-Brennstoffzelle in Mikrosystemtechnik nach 
Anspruch 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, daB die 
Zelle nach beiden Seiten durch Glassubstrate abge- 
deckt wird. 
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11. PEM-Brennstoffzelle in Mikrosystemtechnik nach 
Anspruch 1 bis 10, dadurch gekennzeichnet, daB in 
diese Glassubsirate Vertiefungen zur Gasfuhrung und 
Verteilung eingeatzt werden. 

12. PEM-Brennstoffzelle in Mikrosystemtechnik nach 5 
Anspruch 1 bis 11, dadurch gekennzeichnet, daB die 
Glaser durch anodisches Bonden mit dem Silizium her- 
metisch verbunden werden. 

13. PEM-Brennstoffzelle in Mikrosystemtechnik nach 
Anspruch 1 bis 12, dadurch gekennzeichnet, daB die to 
Brennstoffzufuhr durch seitliche Offnungen im Glas 
erfolgt, in die vorzugsweise Kapillaren eingefugt wer- 
den. 

14. PEM-Brennstoffzelle in Mikrosystemtechnik nach 
Anspruch 1 bis 13, dadurch gekennzeichnet, daB die 15 
Zellen streifenformig ausgebildet werden. 

15. PEM-Brennstoffzelle in Mikrosystemtechnik nach 
Anspruch 1 bis 14, dadurch gekennzeichnet, daB ein- 
zelne Zellen in Reihe und parallel verschaltet werden 
konnen. 20 

16. PEM-Brennstoffzelle in Mikrosystemtechnik nach 
Anspruch 1 bis 15, dadurch gekennzeichnet, daB die 
elektrische Kontaktierung flir eine Reihenverschaltung 
entlang der Breitseiten der Zellen erfolgt. 

17. PEM-Brennstoffzelle in Mikrosystemtechnik nach 25 
Anspruch 1 bis 16, dadurch gekennzeichnet, daB die 
elektrische Kontaktierung zur Parallelschaltung ent- 
lang der Schmalseiten erfolgt. 

18. PEM-Brennstoffzelle in Mikrosystemtechnik nach 
Anspruch 1 bis 17, dadurch gekennzeichnet, daB zur 30 
elektrischen Verbindung strukturierte diinne Schichten 
verwendet werden. 

19. PEM-Brennstoffzelle in Mikrosystemtechnik nach 
Anspruch 1 bis 18, dadurch gekennzeichnet, daB das 
zum Verse hlieBen vcrwendete Glas dem Silizium im 35 
Ausdehnungskoeffizienten angepaBt ist. 
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